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論 文 内 容 要 旨
原子力発電において高エネルギーの放射線の照射にさらされ る炉材料では、原子が格 子点か らはじき出されて格子
閤原子の集合体が形成する。格子問原子集合体は特定の結晶方位 に沿って一次元的に動 くことが知られてお り、この
現象は一次元運動 と呼ばれる。格子問原子集合体の一次元運動は原子炉構造材料の照射脆化や スエ リングに関わる可
能性があると、反応速度論に基づく計算やkineticMonteCarioシミ,ユレーションによって示 されてきた。したがって原
子炉構造材料で一次元運動が どのくらい起こるか、そして照謝 損傷組織の発達に対 して一次元運動がどのくらい寄与
』するかを明 らかにすることが重要である。
電子顕微鏡を使用 してこれまでに行われた研究によって、格 子問原 子集合体の一次元運動は高純度の純金属では頻
繁に観察 されるが、合金 では一次元運動が起 こりにくいことが明らかにされた。 よって、様々な合金元素を含有する
原子炉構造材料 中で一次元運動が起こるかどうかははっきりしていない。一次元運動が実用材料中でどのくらい起こ
るかを明 らかにするためには、一次元蓮動を抑制する働きを持つ合金元素の効果をさらに研究す る必要がある。
本論文では、鉄基合金中の格子問原子集合体の一次元運動に対する添加元素の効果を研究 した。研究目的は次の、4
点とした。
1.これまでに行われた研究から、純金属に数パーセン トの合金元素を添加す ると一次元遷 助が抑制 されることはわ
かっている。そこで添加元素の効果はどのくらい微量な濃度で現れ るのかを明 らかにする。
2.合金元素 を添加すると一次元運動が抑制される理由については、これまでのところ十分に合理的な説明は与えら
れてこなかった。そ こで合金元素はどのように働いて一次元運動 を抑制するのかを解明す る。
3・オーバーサイズ溶質原子 とアンダーサィズ溶質原子の一次元運動に対する効果の違いを示す。
4・軽水炉の圧 力容器材料であるA533B鋼で一次元運動が起 こりうるのかどうかを調べ る。そ して起こるとすれば、
それはどの ような条件において起こるのかを明らかにする。
試料は鉄 基二元系合金Fe-Cu,Fe-SLFe-Gqならびに実用材料のA533B鋼,そして比較のための純鉄である。二元系
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合金の各添加元素の濃度は・銅は53apPmから9100apPmまでの5種 類・シリコンは53apPmから8820apPmまでの3
種類・ゲルマニウムは90GOappmの1種類 とし鵡 不純物によって　一次元運動に対す る渤[1元素の効果が隠されてし
ま うのを避けるために・高純度の試料 を作製 した・二元系合金における不純物元素の濃度は どの試料でも約50appm
であるCl銅・シ リコン・およびゲルマニ ウムの原子寸法因子はそれぞれ+1753覧「ア・88瓢+1648%である・すなわち銅
とゲルマニウムは鉄中でオーバーサイズであり・シリコンはアンダーサイズである。銅は鉄中の固溶限が小さい元素
なので、銅濃度の高い合金に対 しては溶体化処理の後急冷することによ り、銅原子を鉄の母相中に固溶させた。それ
以外の二元系合=金お よび純鉄は溶体化処理の後炉冷した。A533B鋼の組成 は表1に示す・電解 研磨により電子顕微鏡
観察用の薄膜試験片を作製 した。
本研究の主な研究手段は超高圧電子顕微鏡を用いた電子照射下の…次元運動のその場観察である。使用した超高圧
電子顕微鏡は東北大学にある日本電子株式会社のJEMARM-1250である。電子の加速電圧は1250kVとした,観察条
件は温度 が室温、電子の照射弓鍍 は3×lO`'4em`2s'1とした。この照射弓鍍 は、原子のはじき出 しに要するエネルギー
を20eVとして2×10'2dpas'tのは じき出 し速度に相当する。回折ベク トル としてOllを使って明視野像を観察 した。
CCDカメラを使って1秒 あた り30こまの明視野像を録画 した。
表1本 研究で用いたA533B鋼の組成(Wt%).
Mn Mo Ni Cu V Si P S C Fe
1.34 O.45 O.500.0550.004025 0.Oi30.Ol7 020 balance
大多数の格子聞原子集 合体は通常静止 しているが、図1に 示すように、あるとき
格子間原子集合体の一っが数nlnの距離の一次元運動を1/30秒の間に行い、そ して
再び静止する。これが電子照射下で鰐擦 される典型的な一次元運動である。体心立
方構造における原子配列の第一近接の方位である〈川 〉に沿った一次元運動がもっ
とも頻繁に観察される。
一次元運動に対する添加元素の効果を明らかにするために、すべての試料で一次
元運動の頻度および距離を測定した。ここで頻度 とは 「単位時間当たりに一つの格
子問原子集合体が行った一一次元運動の回数の平均」 と定義 し鳥 この頻度は一次元
選動の起こりやすさを知るための指標 となる。また一次元運動の距離は 「1/30秒の
間に格子間原子集合体が<111>に沿って移動す る距離」 と定義した,
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図1一 次元運動の例.試料は純
鉄 観察温度は室温 電子の照肘
3鍍は3×1024em巳ヤ1.
まず、純鉄および二元系合金の結果を述べる。図2は一次元運動の頻度の測定結果である。53appmの銅あるいはシ
リコンを添加すると一次元運動が起 こりにくくなった。従来の研究から濃度が数パーセン トの合金元素を添加すると
・一次元運動が起こりにくくなるとい うことは知られていたが、53appmとい う微量でも合金元素の効果が現れることは
400
初めて明 らかになった。 シリコンは銅に比べで 一次元運動の頻度を低下させる効果が大きかった。 この理由は・シリ
コンはアンダーサイズの溶質原子なので亜鈴型格子間原子となって速く拡散し、格子間原子集合体に偏析 して これを
強固に固着す るためと考えられる・
図3は一次元運動の距離の測定結果である。純鉄、および銅濃度が53aprPm,131mPPmのFe-Cu合金の結果を例示 し
た。純鉄では距離の長い 一次元運動iが多数観察された。53appmの銅を添加すると、純鉄に比べて長距離の一r次元運動
の割合が低くなり・短矩離の{次元運動の割合が高くなった。また銅の濃度が高いほど→次元運動の距離が短い傾向
にあった。Fe-Cu合金中の一次元運動の距離の分布は、鉄の母相中に銅原子が不規則に固溶 したと仮定 してシミュレ
_ションされた銅原子の間隔とよく一致 した。 この結果は一個の銅原子が格子原子集合体を固着 して、一次元運動を
妨げることを示 している。
添加元素の効果は微量な濃度で現れるが、しか しその一方、合金元素の濃度が高い合金で も一次元運動が観察 され
た。高濃度合金中の一次元運動 の頻度および距離は、低濃度合金の結果の外挿から推測 される以上のものであること
が明らかになった心
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図2一 次元運動の頻度の添加元素濃度による変化.観察温度は室温 電子照射強度は3Xl(尸4e1ゴヤ 、(a)(ン50(⑳pm.(b)(YlOOOOappm.
データ点は各材料中の一次元運動の平均を表す.中 空の四角は溶体化処理 した試料,中 実の四角は炉冷 した試料を表す,
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図3-一次元運動の距離.観察温度は室温 電子の照射弓鍍 は3×10f4em'2s'i.距離が4nm以上の一次元㊥動について結果を示 した,
次にA533B鋼における一次元運動の観察結果について述べる。照射温度は室温、あるいは軽水炉での使用温度 に近
い290℃とした。室温および290℃での一一次元運動の頻度の測定f直を表2に 示す。一次元運動は室温では しば しば観察
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され たが、290℃ではめったに観察 され なか った。
表2A533B鋼中の一一次元運動の頻度の照射温度 による変化,電f一の購村弓剣隻は3MO24¢m、1.
Temperature Frequency(×lO'2s-1)
R.T.
290℃
1.7
0.1
'吹元運動の頻度の照射温度依存性を明らかにするために 非照射 ドでの昇温が一炊 元運動の蜘 斐にもたらす変化
を調べ 起 その 手順は次のとお りである。は じめに室温で電]i'を照射 して格r間原子躯合体を形成 した。続いて照射
をikめて・加熱ホル ダーを使用 して試験片を焼鈍 した。焼鈍時間1ま20分、焼鈍温度は100℃.200"C.290℃,あるいは
400℃とした。その後室温に戻し、焼鈍前 と同じ視野を観察 した。
「焼鈍後の頻度」の 〔焼鈍前の頻度」に対する比 尺を求めた。図
4に示すように、200℃以上で焼鈍すると一次 元憑 助が起こりに く
くなった。200℃以上では侵入型原 匸Fの炭素や窒素、酸素が活発に
拡散する.よ って焼鈍によって 一次元運動が起こりにくくなった
原因は、侵入型原子が格子間原子集合体に偏析 して、これを固着
したためと考えられる。この実験結果を踏まえると、290℃での電
ア照射 ドにおいて一一炊 元運動が起こりにくい理由は、侵入型原子
が格子間原子集合体に偏析するためと考えられる。
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図4-一 ・次 元運 動 の頻 度 〔ハ・fts'E鈍に よ る 低E焼 鈍 温 度
は100"C,200℃、2gr)'℃,あろ い は400℃.焼 鈍 時間 は
20分.縦 軸 は 「焼 鈍 後 の 切 隻」 の 「焼 鈍 前 の 頻度 」
に 奏け る比R.観 察 温度 は 室 温,電 鈴の 照 射 強度 は3
×1(ア4emヤ1.
本論文では鉄基合金中の格 子聞原 弄集合体の一一次元運動に対する添加元素の効果を、超高圧電r顕 微鏡を用いた電
子照射 ・その場観察により研究 した、本研究で明らかになった主な知見は以 ドのとお りである。
・鉄に53appmの銅あるいはシリコンを添加すると一一次元運動が抑制された、 一次元運動に対する添加元素の効果は
このように微量な濃度で現れることがわかったuこの結果から一一個の溶質原rに よ・って格HIL,i原lz集合体が固着され
ることが示 された。
・シ リコンは ・次元運動の頻度を低 ドさせる効果が銅 よりも大きかった。 この理由は、アンダ 一ーサイズ原 鈴であるシ
リコンは亜鈴型格一耀ll原rとなって速く拡散 し、格子間原 子集合体に偏析 してこれを強固に固.『チするためと考えられ
る。
・A533B鋼で も一一次元運動が観察された。侵入型の溶質原子が格}㌦間原 デ集 合体に偏析i一ると考えられる場合には、
・次元運動の頻度が低 ドした.
・本研究により、実用材料であるA533B鋼においても照射損傷組織の発達に及ぼす 一・次元運動の}1騨梶1が無視できなゼ
ことが明らかになった。
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論文審査結果の要旨
高エネルギー粒子の照射を受けた材料中に形成 した格子間原子集合体は、特定の結晶方位に沿って一次元
運動を行 う。原子炉構造材料の照射脆化やスエリングなどに格子問原子集合体の一次元運動が関わる可能性
が反応速度論に基づく計算によって示 されている。 したがって原子炉構造材料で一次元運動がどのくらい起
こるか、そ して照射損傷組織の発達に対 して一次元運動が どのくらい寄与するかを明らかにすることは重要
である。本研究は超高圧電子顕微鏡を用いたその場観察 と計算機シミュレーションにより、鉄基合金中の一
次元運動に対す る添加元素の効果を調べたものであり、約50appmとい う微量の銅およびシリコンを添加す
ると一次元運動が抑制 されることを明 らかにした。また軽水炉で圧力容器材料 として使用されるA533B鋼に
おいても一次元運動が起こりうることを実証した。本論文は、これ らの研究成果をまとめたものであ り、全
編5章からなる。
第1章 は序論であり、本研究の背景、目的および構成を述べている。
第2章 では、超高圧電子顕微鏡を用いた電子照射 ・その場観察による、鉄基二元系合金中の格子間原子集
合体の一次元運動に対す る添加元素の研究の方法、お よび結果を述べている。本章では電子照射下で生 じる
一次元運動の頻度と距離を測定することにより、約50appmという微量の銅およびシ リコンを添加すると一
次元運動が抑制されることを明らかにしている。この結果は格子問原子集合体が一個の溶質原子によって固
着されることを示 してお り、重要な成果である。また添加元素の濃度の高い合金中の一次元運動は、添加元
素の濃度の低い合金中の一次元運動の観察から推測 される以上に活発に起こりうるものであることを明 らか
にしている。 これは実用材料においても一次元運動が起こりうることを示唆する重要な知見である。
第3章では、A533B鋼中の格子間原子集合体の一次元運動に関する超高圧電子顕微鏡を用いた研究の方法、
および結果を述べている。様々な合金元素を含有するA533B鋼においても一次元運動が起こりうることを明
らかにしている。これはA533B鋼の照射脆化に格子間原子集合体の一次元運動が寄与することを示唆 し、重
要な知見である。また200℃以上で焼鈍す ると格子間原子集合体の易動度が低下す ることを明 らかにし、溶
質原子が格子間原子集合体に偏析す ると一次元運動が抑制 されると考察 している。本章の知見をま とめるこ
とにより、はじき出しカスケー ドの生じる照射環境での一次元運動を推測することが可能になる。 これは照
射損傷組織の発達の予測精度を向上 させる重要な成果である。
第4章 では、鉄中の格子間原子集合体の一次元運動に対する銅原子の効果の計算機シミュレーションの方
法と結果を述べている。分子動力学シミュレーションにより、電子顕微鏡でも観察可能な大きさが約4nmの
格子間原子集合体の一次元運動が一個の銅原子によって抑制 されることを確認 した。また一次元運動に対す
る銅原子の効果のモンテカル ロ ・シ ミュレーションの方法を考案 した。これは鉄基合金中の照射損傷組織の
発達に及ぼす一次元運動の影響の解明に資する重要な成果である。
第5章は総括である。
以上要するに本論文は、鉄基合金中の格子間原子集合体の一次元運動に対する添加元素の効果に関して新
しい知見を加え、かつ軽水炉圧力容器材料のA533B鋼においても照射損傷組織の発達に対する一次元運動の
影響を考慮する必要があることを明らかにしたものであり、量子エネルギー工学の発展に寄与するところが
少なくない。
よって,本論文は博士(工学)の学位論文 として合格 と認める。
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